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January ‐10.7  1.9  1887  8.0  18 
February 9.2  0.5  1200  7.8  43 
March 4.3  0.5  1493  7.9  44 
April  2.9  1.3  1612  6.6  12 
May  8.6  2.6  2277  5.9  1 
June  12.9  4.5  2512  5.3  0 
July  16.1  10.1  2477  5.0  0 
August  16.7  14.7  2562  5.3  0 
September  12.6  13.5  2680  6.5  0 
October  7.2  9.6  2246  7.3  0 
November  0.0  6.7  2115  6.8  0 







































































































dCw/dt = Jl ‐ k11Cw + k12Cs              (1) 
 











































Log (Kp) = log(Koa)+log(fom)‐11.91            (5) 
 




















































































































































fw = 1/(1 + rswKd + Kdoc[DOC])              (12) 
 
fdoc = (Kdoc[DOC])/(1 + rswKd + Kdoc[DOC])            (13) 
 
fs = (rswKd)/(1 + rswKd + Kdoc[DOC])            (14) 
 


























Koc = 0.35Kow    ± factor of 2.5            (16) 
 

















m = zmix(1‐ps)ds                  (18) 
 
Diffusive sediment‐water exchange velocity (vsd) 























kps = fpvpsAo/V                  (22) 
 
Diffusive and resuspension transfer from lake to sediment (ksxl)   












kls = kpsls + ksxls                  (26) 
 
Transfer rate constant for particle settling from lake to sediment (kpsls) 
kpsls = vpsfs/m                  (27) 
 
Diffusive and resuspension transfer rate constant from lake to sediment (ksxls) 
ksxls = vsx/m                  (28) 
 
Loss rate constants (Schwarzenbach et al., 2003) 
kvol = vawfwAo/V                  (29) 
 
kout = Qout/V                  (30) 
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Congeners:  ‐‐  ‐‐  33  52  101  180  28  47  99  153  209 
Compound  Hg(0)  Hg(II)  triCBC tetraCBC pentaCBC heptaCBC triBDE  tetraBDE pentaBDE hexaBDE decaBDE 
log Koa   7.98  8.14  9.00  10.23  9.41
A  10.44A  11.26A  11.89A  15.21 
ΔHoa (KJ mol
‐1)   75.62 ‐86 ‐79.77 ‐82.41 ‐84A ‐92A ‐100A ‐108A ‐141 
log Kow   5.9
F, 3.5F 5.71  5.82  6.35  7.19  5.80B  6.39B  6.76B  7.08B  8.71 
ΔHow (KJ mol
‐1)   20‐ ‐37.56 ‐8.81 ‐8.27 ‐20 ‐20 ‐20 ‐20 20 
log Kaw ‐ ‐13.8
G0.43D ‐1.81 ‐1.82 ‐1.97 ‐2.05 ‐3.11B ‐3.35B ‐3.67B ‐3.86B ‐5.02 
ΔHaw (KJ mol
‐1)  29.7E 55.62 48.44  70.96  74.14  59.2H  58.4 H  70.8 H  62.1 H  63.2 H 
Molecular mass (g mol‐1)  200.6 258  292  326  395  407  486  565  643  959 
Le Bas molar volume 



























































































Congeners:  28  101  180  28  47  99  153  209 
Compound:  triCB  pentaCB  heptaCB  triBDE  tetraBDE  pentaBDE  hexaBDE  decaBDE 
water, high   2.7E‐07  2.7E‐07  6.7E‐08  9.6E‐08  2.7E‐08  2.7E‐08  2.2E‐08  2.2E‐08 
water, low   9.6E‐09  3.1E‐09  1.8E‐09  3.2E‐08  3.2E‐09  3.2E‐09  2.7E‐09  2.7E‐09 
sediment, high  6.7E‐08  6.7E‐08  1.7E‐08  9.6E‐09  6.7E‐09  6.7E‐09  6.7E‐09  6.7E‐09 



























































































































































































































































































































































































































Kdoc = 0.06 Kow */20 
(Burkhard 2000) 
Koc = 0.35 K
(Seth et al. 
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Figure 10:  Flows into and out of Lake Superior.  The model was run with zero initial 
concentrations for 15 years with atmospheric concentrations of 10 pg m‐3 for each congener.  
*Mercury flows were divided by 10 to match the scale of the organic PBTs. 
 
   48
between air and water to drive air‐water exchange.  The larger flows for the more hydrophobic 
compounds result from higher loadings through wet and dry particulate deposition and higher 
steady‐state concentrations that lead to higher loss flows through burial and outflow.  Similarly, 
for mercury the high flows result from high atmospheric concentrations and efficient scavenging 
of Hg(II) by particles and precipitation. 
 
Time to steady state.  The time to steady state indicates how quickly concentrations of 
PBTs may decrease if loading rates are decreased in the future.  A compound with a long time to  
steady state tends to accumulate relatively high concentrations in the system, and 
concentrations respond slowly to changes in loading because of the low loss rate from the 
system.  The time to steady state is calculated using Equations 3 and 4, which are functions only 
of the overall loss rate constants, not of input rates.   
The majority of PCB mass in air and water consists of tri‐ through penta‐CBs, which are 
predicted to have times to steady state of a few to several years, as shown in Figure 11.  
Mercury is predicted to have a time to steady state that is similar to a mid‐range PCB.  
Therefore, one would expect that if atmospheric loadings decreased over a period of years, 
concentrations of Hg and PCBs in the lake system would, with only a slight lag, follow the trend 
in atmospheric loading.  Since production and use of PCBs ceased in the late 1970s, decreasing 
PCB concentrations have been observed in Lake Superior water and sediment.  Aqueous 
concentrations of PCBs exhibited decreases as early as 1980 and have decreased at a rate of 20 
% per year (Jeremiason et al., 1994), and dated sediment cores indicate a maximum PCB 
concentration around 1986 (Song et al., 2004).  The response of PCB concentrations to reduced 
loading within a few to several years is consistent with the times to steady state for PCBs shown 
in Figure 11.  Although the large sediment reservoir slows lake recovery, the dynamic exchange 
between sediments and water column (Baker et al., 1991) still allows the system to respond to 
decreased inputs within a decade.  Similarly, if atmospheric emissions of mercury are reduced 
through regulations and if these reductions in emissions result in a subsequent decrease in 
inputs to the lake (cf. Cohen et al., 2004; Seigneur et al., 2004), a relatively rapid decrease in 
inventories in the water column should be observed.  Although sediments are an important 
locus for mercury methylation, the model predicts that total mercury concentrations in the 
surface sediments also would decline rapidly in response to decreased atmospheric deposition.  
The model predicts times to steady state for PBDEs on the order of several decades.  Thus PBDE 
concentrations are unlikely to respond as quickly to reductions in loading as do concentrations 
of PCBs and Hg.   
Similarities in physical chemical properties between PBDEs and toxaphene suggest that 
PBDEs may persist in Lake Superior longer than PCBs, assuming that degradation rates in the 
lake are not significantly higher for PBDEs.  Toxaphene is a persistent organochlorine pesticide 
that was used in North America through the 1980s and is present in Lake Superior at 
concentrations higher than in the other Laurentian Great Lakes (Perlinger et al., 2004).   
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Figure 11:  Time to steady state of Hg, PCBs, and PBDEs in the Lake Superior system, neglecting 
degradation.  The model was run with zero initial concentrations for 15 years with atmospheric 
concentrations of 10 pg m‐3 for each congener. 
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Swackhamer et al. (1999) noted that although toxaphene compounds span a range of Kow values 
that is similar to that of PCBs, toxaphene compounds have lower Henry’s law constants, 
reducing the rate of volatilization from the lake.  The low water temperatures of Lake Superior 
further reduce Henry’s law constant.  As does toxaphene, PBDEs have Kow values in the range of 
PCBs, but have substantially lower Henry’s law constants (Kaw values), as shown in Figure 2.   
 
Sensitivity of model results to uncertainty in inputs.  Considerable uncertainty exists in a 
number of the model input variables.  The sensitivity of the model results to uncertainty in the 
input variables must be considered before any conclusions can be reached.  Time to steady state 
is a single number that characterizes the behavior of a particular compound in the system, 
therefore it was selected as a model output with which to evaluate the sensitivity of the model 
to uncertainty in the input values.  To evaluate model sensitivity, a value of time to steady state 
was calculated after multiplying or dividing the input value by an uncertainty factor.  The 
uncertainty factor was taken from the literature where available, or subjectively estimated if no 
published value was available.      
  Results of the sensitivity analysis are given in Figures 12 through 14.  Note the log scale, 
in contrast to the linear scale of Figure 11.  The results of the nominal model input values are 
indicated by the large diamond symbols and are the same values as are shown in Figure 11.  In  
spite of the large number of uncertain variables influencing the sediment burial rate, the model 
results were relatively insensitive to many of them.  Among the sedimentation variables, time to 
steady state was most sensitive to the dissolved organic carbon – water partition coefficient 
(Kdoc) and the sediment mixed layer depth.  Unfortunately, partitioning to DOM is not well 
quantified.  We opted to use the relationship recommended by Burkhard (2000) throughout the 
manuscript because it is a well‐documented estimate.  In the comparison made in Figure 3, the 
relationship determining partitioning to dissolved organic carbon recommended by Burkhard of 
Kdoc = 0.06 Kow is used.  Partitioning to DOM has an important influence on all of the model loss 
rates because the fraction of a chemical bound to DOM is not available for air‐water exchange 
or for removal by sedimentation.  A higher value of Kdoc would decrease the modeled rates of 
both burial and air‐water exchange, bringing the modeled loss rates closer to the estimates of 
Jeremiason et al. (Figure 3).  A sediment mixed layer depth of one centimeter was selected 
based on the sediment core data from Song et al. (2004), which indicated a mixed layer depth of 
one centimeter or less.  On the other hand, Baker et al. (1991) suggested a mixed layer depth of 
two centimeters.  Even this relatively small variation influences the model results because of the 
large sorptive capacity of the sediment. 
The main variables influencing air‐water exchange are the overall air‐water exchange velocity 
(vaw) and the temperature‐corrected dimensionless Henry’s law constant (Kaw(Tw)).  The model 
results were sensitive to these variables except for the higher‐brominated PBDEs, for which air‐
water exchange is of little importance.  The uncertainty of air‐water exchange  
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Figure 12:  Influence of sedimentation variables on time to steady state, neglecting degradation.  
The model was run with zero initial concentrations for 15 years with atmospheric 
concentrations of 10 pg m‐3 for each congener. 
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Figure 13:  Influence of air‐water exchange variables on time to steady state, neglecting 
degradation.  The model was run with zero initial concentrations for 15 years with atmospheric 
concentrations of 10 pg m‐3 for each congener. 
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Figure 14:  Influence of high and low estimates of degradation rates on the time to steady state.  
The model was run with zero initial concentrations for 15 years with atmospheric 
concentrations of 10 pg m‐3 for each congener. 
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estimated using the model employed here can be estimated when direct measurements 
become available. 
Degradation rates for PBDEs have not been measured in the environment, but 
estimated values were collected from the literature, as discussed previously.  The model results 
are perhaps most sensitive to uncertainty in the degradation rates.  Most mass balance 
estimates have assumed that degradation of PCBs in Lake Superior occurs at a negligible rate.  
The high range of degradation rates result in times to steady state of less than one year, which 
appears to be unrealistically low.  The low estimates of PCB degradation rates have little 
influence on the model outcome, which is consistent with the assumption that PCBs degrade at 
negligible rates in water and sediment.  Degradation rates have less influence on PCBs than on 
PBDEs because the loss rate of PCBs from the system by volatilization is high compared to the 
low estimate of degradation rates.  The PBDE results show greater sensitivity even to the low 
estimates of degradation rates because the loss rates from the system are lower for PBDEs than 
for PCBs.  It remains to be seen whether the estimated degradation rates for PBDEs will be 
observed in the environment where sorption and low temperatures may retard degradation.  
Significant uncertainties exist in the model inputs, but higher times to steady state are 
predicted for PBDEs than for PCBs under most of the scenarios shown in Figures 12 through 14.  
The prediction of greater persistence of PBDEs in Lake Superior than PCBs is primarily a result of 
the physical chemical properties of the compounds; the lesser volatility of PBDEs reduces the 
rate of loss by volatilization, which is a relatively rapid loss process for PCBs.  The uncertainty 
that seems most capable of changing the model outcome is if PBDEs in fact degrade at 
substantial rates in water and sediment. 
Summary 
A mass‐balance model for Lake Superior was applied to polychlorinated biphenyls 
(PCBs), polybrominated diphenyl ethers (PBDEs), and mercury to determine the major routes of 
entry and the major mechanisms of loss from this ecosystem as well as the time required for 
each contaminant class to approach steady state.  The model indicates that mercury behaves 
similarly to a moderately‐chlorinated PCB, with air‐water exchange being a relatively rapid input 
and loss process.  Wet deposition rates were about three times greater than dry deposition 
rates for PBDEs.  Gas deposition was an important process for tri‐ and tetra‐BDEs (BDEs 28 and 
47), but not for higher‐brominated BDEs.  Sediment burial was the dominant loss mechanism for 
most of the PBDE congeners while volatilization was still significant for tri‐ and tetra‐BDEs.  
Because volatilization is a relatively rapid loss process for both mercury and the most abundant 
PCBs (tri‐ through penta‐), the model predicts that similar times (from 2 ‐ 10 yr) are required for 
the compounds to approach steady state in the lake.  The model predicts that if inputs of Hg(II) 
to the lake decrease in the future then concentrations of mercury in the lake will decrease at a 
rate similar to the historical decline in PCB concentrations following the ban on production and 
most uses in the U.S.  In contrast, PBDEs are likely to respond more slowly if atmospheric 
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concentrations are reduced in the future because loss by volatilization is a much slower process 
for PBDEs, leading to lesser overall loss rates for PBDEs in comparison to PCBs and mercury.  
Uncertainties in the chemical degradation rates and partitioning constants of PBDEs are the 
largest source of uncertainty in the modeled times to steady‐state  for this class of chemicals.  
The modeled organic PBT loading rates are sensitive to uncertainties in scavenging efficiencies 
by rain and snow, watershed runoff concentrations, and uncertainties in air‐water exchange 
such as the effect of atmospheric stability.  
References 
Amyot, M., Gill, G.A., Morel, F.M.M., 1997a. Production and loss of dissolved gaseous mercury in 
coastal seawater. Environ. Sci. Technol., 31(12), 3606‐3611. 
Amyot, M., Mierle, G., Lean, D., McQueen, D.J., 1997b. Effect of solar radiation on the formation 
of dissolved gaseous mercury in temperate lakes. Geochim. Cosmochim. Acta, 61(5), 
975‐987. 
Arnout, F.H., Schure, T., Larsson, P., Agrell, C., Boon, J.P., 2004. Atmospheric transport of 
polybrominated diphenyl ethers and polychlorinated biphenyls to the baltic sea. 
Environ. Sci. Technol., 38(5), 1282‐1287. 
Assel, R.A., 1986. Fall and winter thermal structure of Lake Superior. J. Great Lakes Res., 12(4), 
251‐262. 
Assel, R.A. 2003. An electronic atlas of Great Lakes ice cover, winters: 1973 ‐ 2002.  
http://www.glerl.noaa.gov/data/ice/atlas/daily_ice_cover/daily_averages/dailyave.html
. 
Baker, J.E., Eisenreich, S.J., 1990. Concentrations and fluxes of polycyclic aromatic hydrocarbons 
and polychlorinated biphenyls across the air‐water interface of Lake Superior. Environ. 
Sci. Technol., 24(3), 342‐352. 
Baker, J.E., Eisenreich, S.J., Eadle, B.J., 1991. Sediment trap fluxes and benthic recycling of 
organic carbon, polycyclic aromatic hydrocarbons, and polychlorobiphenyl congeners in 
Lake Superior. Environ. Sci. Technol., 25, 500‐509. 
Bennett, E.B., 1978. Characteristics of the thermal regime of Lake Superior. J. Great Lakes Res., 
4, 310‐319. 
Beyer, A., Wania, F., Gouin, T., Mackay, D., Matthies, M., 2002. Selecting internally consistent 
physicochemical properties of organic compounds. Environ. Toxicol. Chem., 21(5), 941‐
953. 
Bezares‐Cruz, J., Jafvert, C.T., Hua, I., 2004. Solar photodecomposition of decabromodiphenyl 
ether:  Products and quantum yield. Environ. Sci. Technol., 38(15), 4149‐4156. 
Buckley, D.R., Rockne, K.J., Li, A., Mills, W.J., 2004. Soot deposition in the Great Lakes:  
Implications for semi‐volatile hydrophobic organic pollutant deposition. Environ. Sci. 
Technol., 38, 1732‐1739. 
   56
Burkhard, L.P., 2000. Estimating dissolved organic carbon partition coefficients for nonionic 
organic chemicals. Environ. Sci. Technol., 34(22), 4663‐4668. 
Carlson, D.L., Basu, I., Hites, R.A., 2004. Annual variations in pesticide concentrations in Great 
Lakes precipitation. Environ. Sci. Technol., 38(20), 5290‐5296. 
Cetin, B., Odabasi, M., 2005. Measurement of Henry's law constants of seven polybrominated 
diphenyl ether (PBDE) congeners as a function of temperature. Atmos. Environ., 39, 
5273‐5280. 
Chai, Y. 2005. Use of radionuclides to study particle dynamics in the Keweenaw Peninsula region 
of Lake Superior. Civil & Environmental Engineering. Houghton, MI, Michigan 
Technological University. 
Chai, Y., Urban, N.R., 2004. 210Po and 210Pb distributions and residence times in the near‐shore 
region of Lake Superior. J. Geophys. Res., 109(C10S07), DOI 10.1029/2003JC002081. 
Chapra, S.C., 1997. Surface Water‐Quality Modeling., McGraw‐Hill Co., New York. 
Cohen, M., Artz, R., Draxler, R., Miller, P., Poissant, L., Niemi, D., Ratte, D., Delauriers, M., Duval, 
R., Laurin, R., Slotnick, J., Nettesheim, T., McDonald, J., 2004. Modeling the atmospheric 
transport and deposition of mercury to the Great Lakes. Environ. Res., 95, 247‐265. 
Cousins, I., Palm, A. 2003. Physical‐chemical properties and estimated environmental fate of 
brominated and iodinated organic compounds. In: Neilson, A.H. (Ed.),  Organic Bromine 
and Iodine Compounds. pp. 301‐334, Springer, New York. 
Croley, T.E., Hunter, T.S., Martin, S.K. 2001. Great lakes monthly hydrologic data. NOAA Great 
Lakes Environmental Research Laboratory, Ann Arbor, MI. 
Diamond, M.L., 1999. Development of a fugacity/aquivalence model of mercury dynamics in 
lakes. Water Air Soil Pollution, 111, 337‐357. 
Dodder, N.G., Strandberg, B., Hites, R.A., 2002. Concentrations and spatial variations of 
polybrominated diphenyl ethers and several organochlorine compounds in fishes from 
the northeastern United States. Environ. Sci. Technol., 36(2), 146‐151. 
Eisenreich, S.J. 1987. The chemical limnology of nonpolar organic contaminants: polychlorinated 
biphenyls in Lake Superior. In: Hites, R.A., Eisenreich, S.J. (Eds.)  Sources and Fates of 
Aquatic Pollutants. pp. 319‐364. American Chemical Society, Washington, D.C. 
Eisenreich, S.J., Hollod, G.J., Johnson, T.C. 1981. Atmospheric concentrations and deposition of 
polychlorinated biphenyls to Lake Superior. In: Eisenreich, S.J. (Ed.) Atmospheric 
Pollutants in Natural Water, pp. 425‐444. Ann Arbor Science, Ann Arbor, MI. 
Eisenreich, S.J., Strachan, W.J. 1992. Estimating atmospheric deposition of toxic substances to 
the great lakes. Great Lakes Protection Fund and Environment Canada, Burlington, 
Ontario. 
Engstrom, D.R., Swain, E.B., Henning, T.A., Brigham, M.E., Brezonik, P.L. 1994. Atmospheric 
mercury deposition to lakes and watersheds: a quantitative reconstruction from 
multiple sediment cores. In: Baker, L.A. (Ed.) Environmental Chemistry of Lakes and 
Reservoirs, pp. 33‐66. Amer. Chem. Soc., Washington, D.C. 
   57
Eriksson, J., Green, N., Marsh, G., Bergman, A., 2004. Photochemical decomposition of 15 
polybrominated diphenyl ether congeners in methanol/water. Environ. Sci. Technol., 
38(11), 3119‐3125. 
Evans, J.E., Johnson, T.C., Alexander, E.C., Lively, R.S., S.J., E., 1981. Sedimentation rates and 
depositional processes in Lake Superior using Pb‐210 geochronology. J. Great Lakes Res., 
7, 299‐310. 
Franz, T.P., Eisenreich, S.J., 1998. Snow scavenging of polychlorinated biphenyls and polycyclic 
armoatic hydrocarbons in Minnesota. Environ. Sci. Technol., 32, 1771‐1778. 
Franz, T.P., Eisenreich, S.J., Holsen, T.M., 1998. Dry deposition of particulate polychlorinated 
biphenyls and polycyclic aromatic hydrocarbons to Lake Michigan. Environ. Sci. Technol., 
32, 3681‐3688. 
Galarneau, E., Audette, C., Bandemehr, A., Basu, I., Bidleman, T.F., Brice, K.A., Burniston, D.A., 
Chan, C.H., Froude, F., Hites, R.A., Hulting, M.L., Neilson, M., Orr, D., Simcik, M.F., 
Strachan, W.M.J., Hoff, R.M., 2000. Atmospheric deposition of toxic substances to the 
Great Lakes: IADN results to 1996. Environment Canada, USEPA, Toronto, Ontario. 
Gouin, T., Cousins, I., Mackay, D., 2004. Comparison of two methods for obtaining degradation 
half‐lives. Chemosphere, 56, 531‐535. 
Gouin, T., Harner, T., 2003. Modeling the environmental fate of the polybrominated diphenyl 
ethers. Environ. Int., 29, 717‐724. 
Hale, R.C., Alaee, M., Manchester‐Neesvig, J.B., Stapleton, H.M., Ikonomou, M.G., 2003. 
Polybrominated diphenyl ether flame retardants in the North American environment. 
Environ. Int., 29, 771‐779. 
Harner, T., Shoeib, M., 2002. Measurements of octanol‐air partition coefficients (KOA) for 
polybrominated diphenyl ethers (PBDEs): Predicting partitioning in the environment. J. 
Chem. Eng. Data, 47(2), 228‐232. 
Hintelmann, H., Harris, R., Heyes, A., Hurley, J.P., Kelly, C.A., Krabbenhoft, D.P., Lindberg, S., 
Rudd, J.W.M., Scott, K.J., St. Louis, V.L., 2002. Reactivity and mobility of new and old 
mercury deposition in a boreal forest ecosystem during the first year of the 
METAALICUS study. Environ. Sci. Technol., 36(23), 5034‐5040. 
Hites, R.A., 2004. Polybrominated diphenyl ethers in the environment and people: a meta‐
analysis of concentrations. Environ. Sci. Technol., 38(4), 945‐956. 
Hoh, E., Hites, R.A., 2005. Brominated flame retardants in the atmosphere of the United States. 
Proceedings of The Seventh Annual Workshop on Brominated Flame Retardants in the 
Environment, Gaithersburg, MD, NIST. 
Honrath, R.E., Sweet, C.W., Plouff, C.J., 1997. Surface exchange and transport processes 
governing atmospheric PCB levels over Lake Superior. Environ. Sci. Technol., 31, 842‐
852. 
Hua, I., Kang, N., Jafvert, C.T., Fabrega‐Duque, J.R., 2003. Heterogeneous photochemical 
reactions of decabromodiphenyl ether. Environ. Toxicol. Chem., 22(4), 798‐804. 
   58
Hudson, R.J.M., Gherini, S.A., Watras, C.J., Porcella, D.B. 1994. Modeling the biogeochemical 
cycle of mercury in lakes: The Mercury Cycling Model (MCM) and its applitation to the 
MTL study lakes. In: Watras, C.J., Huckabee, J.W., (Eds.) Mercury Pollution:  Integration 
and Synthesis, pp. 473‐523. Lewis Publishers, Ann Arbor, MI. 
Hummelshøj, P., Jensen, N.O., Larsen, S.E. 1992. Particle dry deposition to a sea surface. 
Precipitation Scavenging and Atmosphere‐Surface Exchange. Schwartz, S.E., Slinn, W.G. 
Washington, Hemisphere, 829‐840. 
Ikonomou, M.G., Rayne, S., Addison, R.F., 2002. Exponential increases of the brominated flame 
retardants, polybrominated diphenyl ethers, in the Canadian Arctic from 1981 ‐ 2000. 
Environ. Sci. Technol., 36(9), 1886‐1892. 
Jeremiason, J.D., Hornbuckle, K.C., Eisenreich, S.J., 1994. PCBs in Lake Superior, 1978 ‐ 1992: 
Decreases in water concentrations reflect loss by volatilization. Environ. Sci. Technol., 
28, 903‐914. 
Kerfoot, W.C., Harting, S.L., Rossmann, R., Robbins, J.A., 2002. Elemental mercury in copper, 
silver, and gold ores: an unexpected contribution to Lake Superior sediments with global 
implications. Geochemistry: Exploration, Environment, Analysis, 2, 185‐202. 
Keum, Y.S., Li, Q.X., 2005. Reductive debromination of polybrominated diphenyl ethers by 
zerovalent iron. Environ. Sci. Technol., 39(7), 2280‐2286. 
Kotnik, J., Horvat, M., Jereb, V., 2002. Modelling of merucry geochemical cycle in Lake Velenje, 
Slovenia. Environ. Modelling & Software, 17, 593‐611. 
Lamborg, C.H., Tseng, C.‐M., Fitzgerald, W.F., Balcom, P.H., Hammerschmidt, C.R., 2003. 
Determination of the mercury complexation characteristics of dissolved organic matter 
in natural waters with "reducible Hg" titrations. Environ. Sci. Technol., 37(15), 3316‐
3322. 
Lenters, J.D., 2004. Trends in the Lake Superior water budget since 1948: A weakening seasonal 
cycle. J. Great Lake Res., 30(Suppl. 1), 20‐40. 
Malcolm, E.G., Keeler, G.J., 2002. Measurements of mercury in dew:  Atmospheric removal of 
mercury species to a wetted surface. Environ. Sci. Technol., 36(13), 2815‐2821. 
Manchester‐Neesvig, J.B., Valters, K., Sonzogni, W.C., 2001. Comparison of polybrominated 
diphenyl ethers (PBDEs) and polychlorinated biphenyls (PCBs) in Lake Michigan 
salmonids. Environ. Sci. Technol., 35(6), 1072‐1077. 
Mason, R.P., Fitzgerald, W.F., Hurley, J.P., Hanson, A.K., Don naghay, P.L., Sieburth, J.M., 1993. 
Mercury biogeochemical cycling in a stratified estuary. Limnol. Oceanogr., 38(6), 1227‐
1241. 
Mason, R.P., Sullivan, K.A., 1997. Mercury in Lake Michigan. Environ. Sci. Technol., 31(3), 942‐
947. 
Matty, J.M., Long, D.T., 1995. Early diagenesis of mercury in the Laurentian Great Lakes. J. Great 
Lakes Res., 21(4), 574‐586. 
NADP. 2005. National Atmospheric Deposition Program (NRSP‐3). nadp@sws.uiuc.edu. 
   59
Noll, K.E., Jackson, M.M., Oskouie, A.K., 2001. Development of an atmospheric particle dry 
deposition model. Aerosol Sci. Tech., 35, 627‐636. 
Offenberg, J.H., Baker, J.E., 2000. Aerosol size distributions of elemental and organic carbon in 
urban and over‐water atmospheres. Atmos. Environ., 34, 1509‐1517. 
Oros, D.R., Hoover, D., Rodigari, F., Crane, D., Sericano, J., 2005. Levels and distribution of 
polybrominated diphenyl ethers in water, surface sediments, and bivalves from the San 
Francisco Estuary. Environ. Sci. Technol., 39, 33‐41. 
Palm, A., Cousins, I., Mackay, D., Tysklind, M., Metcalfe, C., Alaee, M., 2002. Assessing the 
environmental fate of chemicals of emerging concern:  A case study of the 
polybrominated diphenyl ethers. Environ. Pollut., 117, 195‐213. 
Perlinger, J., Simcik, M.F., Swackhamer, D., 2004. Synthetic organic toxicants in Lake Superior. 
Aquatic Ecosystem Health & Management, 7(4), 491‐505. 
Poissant, L., Amyot, M., Pilote, M., Lean, D., 2000. Mercury water‐air exchange over the upper 
St. Lawrence River and Lake Ontario. Environ. Sci. Technol., 34(15), 3069‐3078. 
Rapaport, R.A., Urban, N.R., Capel, P.D., Baker, J.E., Looney, B.B., Eisenreich, S.J., Gorham, E., 
1985. New DDT inputs to North America: Atmospheric Deposition. Chemosphere, 14, 
1167‐1173. 
Regnell, O., Ewald, G., Lord, E., 1997. Factors controlling temporal variation in methyl mercury 
levels in sediment and water in a seasonally stratified lake. Limnol. Oceanogr., 42(8), 
1784‐1795. 
Robbins, J.A. 1978. Geochemical and geophysical applications of radioactive lead. In: Nriagu, J.O. 
(Ed.) The Biogeochemistry of Lead in the Environment, pp. 285‐393. Elsevier, Dordrecht. 
Rolfhus, K.R., Sakamoto, H.E., Cleckner, L.B., Stoor, R.W., Babiarz, C.L., Back, R.C., Manolopoulos, 
H., Hurley, J.P., 2003. Distribution and fluxes of total and methylmercury in Lake 
Superior. Environ. Sci. Technol., 37(5), 865‐872. 
Rowe, M.D., Perlinger, J.A., 2004. poster presentation; Estimation of the influence of aerosol 
size distribution of PBDE dry deposition to Lake Superior. Midwest Environmental 
Chemistry Workshop, Madison, WI. 
Schottler, S.P., Eisenreich, S.J., 1997. Mass balance model to quantify atrazine sources, 
transformation rates, and trends in the Great Lakes. Environ. Sci. Technol., 31(9), 2616‐
2625. 
Schwarzenbach, R.P., Gschwend, P.M., Imboden, D.M., 2003. Environmental Organic Chemistry., 
Wiley Interscience, New York. 
Seigneur, C., Vijayaraghavan, K., Lohman, K., Karamchandani, P., Scott, C., 2004. Global source 
attribution for mercury deposition in the United States. Environ. Sci. Technol., 38(2), 
555‐569. 
Seth, R., Mackay, D., Muncke, J., 1999. Estimating the organic carbon partition coefficient and its 
variability for hydrophobic chemicals. Environ. Sci. Technol., 33, 2390‐2394. 
   60
Soderstrom, G., Sellstrom, U., De Wit, C.A., Tysklind, M., 2004. Photolytic debromination of 
decabromodiphenyl ether (BDE 209). Environ. Sci. Technol., 38(1), 127‐132. 
Song, W., Ford, J.C., Li, A., Mills, W.J., Buckley, D.R., Rockne, K.J., 2004. Polybrominated diphenyl 
ethers in the sediments of the Great Lakes: 1. Lake Superior. Environ. Sci. Technol., 
38(12), 3286‐3293. 
Strandberg, B., Dodder, N.G., Basu, I., Hites, R.A., 2001. Concentrations and spatial variations of 
polybrominated diphenyl ethers and other organohalogen compounds in Great Lakes 
air. Environ. Sci. Technol., 35(6), 1078‐1083. 
Swackhamer, D.L., Eisenreich, S.J. 1991. Processing of organic contaminants in lakes. In: Jones, 
K.C. (Ed.) Organic Contaminants in the Environment:  Environmental Pathways and 
Effects, pp. 33‐86. University Press, Cambridge, UK.  
Swackhamer, D.L., McVeety, B.D., Hites, R.A., 1988. Deposition and evaporation of 
polychlorobiphenyl congeners to and from Siskiwit Lake, Isle Royale, Lake Superior. 
Environ. Sci. Technol., 22(6), 664‐72. 
Swackhamer, D.L., Schottler, S., Pearson, R.F., 1999. Air‐water exchange and mass balance of 
toxaphene in the Great Lakes. Environ. Sci. Technol., 33, 3864‐3871. 
Transportation Development Centre Canada, 1991. Wind and wave climate atlas. Ottawa, 
Canada. 
Urban, N.R., 2006a. The denitrifying of Lake Superior. Can. J. Fish. Aquat. Sci., in prep. 
Urban, N.R., Green, S.A., Auer, M.T., Lu, X., Apul, D.S., Powell, K., Bub, L., 2005. Carbon cycling in 
Lake Superior. J. Geophys. Res., 110(C6), doi: 10.1029/2003JC002230 C06S90. 
Urban, N.R., McDonald, C.P., Kerfoot, C.W., Rossmann, R., 2006b. Environmental mobilization of 
mercury from mine tailings. Environ. Sci. Technol., in review. 
USEPA 2004a. EPA Fact Sheet:  National Listing of Fish Advisories. U.S. Environ. Protection 
Agency, Washington, D.C. 
USEPA. 2004b. PBT Profiler. version 1.203. Retrieved Aug. 27, 2004, 
http://www.pbtprofiler.net/. 
USEPA. 2004c. Polybrominated Diphenylethers (PBDEs).  Retrieved Aug. 17, 2005, from 
http://www.epa.gov/oppt/pbde/. 
Vette, A.F., Landis, M.S., Keeler, G.J., 2002. Deposition and emission of gaseous mercury to and 
from Lake Michigan during the Lake Michigan mass balance study (July, 1994‐October, 
1995). Environ. Sci. Technol., 36(21), 4525‐4533. 
Wania, F., Daly, G.L., 2002. Estimating the contribution of degradation in air and deposition to 
the deep sea to the global loss of PCBs. Atmos. Environ., 36, 5581‐5593. 
Wania, F., Dugani, C.B., 2003. Assessing the long‐range transport potential of polybrominated 
diphenyl ethers:  A comparison of four multimedia models. Environ. Toxicol. Chem., 
22(6), 1252‐1261. 
 
 
